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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gesteJIt 

<§) Vorrichtung zur Wasserdampf reform ierung von Methanol 

(§) Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur Wasserdampf - 
reformierung von Methanol. Es wird vorgeschlagen, die 
Reformierung zweistufig durchzufuhren, wobei die erste, 
warmeubergangsoptimierte Stufe in Reaktionsrohren, die 
zur Ausbildung von Warmetragerkanalen jeweils von einem 
konzentrischen AuSenrohr umgeben sind, erfoigt, wahrend 
die zweite, umsatzoptimierte Stufe nach der Ruckfiihrung 
des Reformgases im Gehause durchgefuhrt wird. Die Reak- 
tionsrohre sind in einem Gehause in parallel verlaufender 
Richtung angeordnet. Sowohl die Reaktionsrohre als auch 
der Bereich rwischen den Au&enrohren ist mit Katalysator- 
material gefultt. Die Abstromquerschnitte der Reaktionsroh- 
re sind uber eine Ruckfuhrleitung mit dem Gehause verbun- 
den, so daS das fleformgas nach dem Durchstrdmen der 

m Reaktionsrohre zusatzlich in das Gehause eingeleitet wird 
und erst nach dem Durchstrdmen des Gehauses uber eine 

£ Abstromleitung abgefuhrt wird. 
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Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur Wasser- 
dampfreformierung von Methanol gemaB dem Oberbe- 
griff des Patentanspruchs 1. 5 

Aus der JP-OS 59-184705 ist eine Vorrichtung zur 
Methanolreformierung bekannt, bei der ein Methanol/ 
Wassergemisch in Reaktionsrohren, die mit Katalysa- 
tormaterial gefullt und in einem Gehause angeordnet 
sind, umgewandelt wird. Die fur die Reformierung be- i 0 
notigte Warmeenergie wird dem Reformgas Qber ein 
Warmetragerrnedium, das durch den Bereich zwischen 
den Reaktionsrohren und dem Gehause geleitet wird, 
zugefuhrt 

Diese Anordnung weist den Nachteil auf, daB der is 
bendtigte Bauraum relativ groB ist und daB der Warme- 
Qbertrag vom Warmetragerrnedium auf das Reformgas 
unzureichend ist. 

Die Aufgabe der Erfindung besteht darin, eine Vor- 
richtung zur Wasserdampf reformierung von Methanol 20 
zu schaff en, mit der die Reformierung von Methanol bei 
gleichzeitiger Minimierung des bendtigten Bauraums 
moglichst effizient durchgefuhrt werden kann. 

Die Aufgabe wird erfindungsgemaB durch die kenn- 
zeichnenden Merkmale des Patentanspruchs 1 geldst 25 

Die erfindungsgemaBe Anordnung weist den Vorteil 

auf, daB fur das Warm e tragerrnedium fan Vergleich zu 

herkdmmlichen Rohrbundelreaktoren nur wenig Raum 
benotigt wird Wahrend bei herkdmmlichen Rohrbun- 
delreaktoren der Warmetrager den gesamten Raum 30 
zwischen den Rohren und dem gemeinsamen Gehause 
ausfQUt, wird in der vorgeschlagenen Anordnung dieser 
Raum ebenfalls fQr den Katalysator und die Reaktion 
verwendet Das Warmetragerrnedium wird hier im 
Ringspalt der konzentrischen Rohre gefuhrt Hierdurch 35 
wird ein guter Warmeubergang an Innen- und AuBen- 
rohr erreicht, welcher durch Leitstrukturen oder Ein- 
bringung von Nuten, wie bei Sicherheits-Doppelrohren 
ttblich, weiter verbessert werden kann. Durch die An- 
ordnung von Leitstrukturen in den Reaktionsrohren 40 
kann ebenfalls ein guter Warmeubertrag von der Rohr- 
wand auf das Reformgas gewahrleistet werden. Gleich- 
zeitig ist der Anteil des Katalysatorvolumens am Ge- 
samtvolumen sehr groB. Dadurch wird die aktive Kata- 
lysatorfiache bezogen auf den bendtigten Bauraum er- 45 
hdht Insgesamt kann somit eine extrem kompakte Vor- 
richtung fur die Reformierung bereitgestellt werden. 

Weitere Vorteile und Ausgestaltungen gehen aus den 
Unteranspriichen und der Beschreibung hervor. Die Er- 
findung ist nachstehend anhand einer Zeichnung naher 50 
beschrieben, wobei 

Fig. 1 eine Prinzipdarstellung einer erfindungsgema- 
Ben Vorrichtung zur Wasserdampfreformierung, 

Fig. 2 einen Schnitt senkrecht zu den Reaktionsroh- 
ren durch die Vorrichtung aus Fig. 1 und 55 

Fig. 3 ein weiteres Ausf uhrungsbeispiel zeigt 

Der in den Fig. 1 und 2 insgesamt mit 1 gekennzeich- 
nete Rohrreaktor umfaBt ein Gehause 2, in dem mehre- 
re parallel verlaufende Reaktionsrohre 3 angeordnet 
sind Die Reaktionsrohre 3 sind zur Ausbildung von 60 
Warmetragerkanalen 4 jeweils von einem konzentrisch 
angeordneten AuBenrohr 5 umgeben. Das Gehause 2 
weist einen Gehausedeckel 6 und einen Gehauseboden 
7 auf, wobei der Gehausedeckel 6 und der Gehausebo- 
den 7 ttber Flanschverbindungen 8, 9 an gegenuberlie- 65 
genden Enden mit dem Gehause 2 verbunden sind Am 
Gehausedeckel 6 ist fur das Methanol/Wasserdampfge- 
misch und fQr das Warmetragerrnedium jeweils eine 



EinlaBleitung 10, 11 angeordnet Die Verteilung des Re- 
formgases und des Warmetragermediums auf die ein- 
zelnen Reaktionsrohre 3 erfolgt Qber nicht dargestellte 
Kanale im Gehausedeckel 6. Am Gehauseboden 7 wird 
das Warmetragerrnedium und das Reformgas iiber 
ebenfalls nicht dargestellte Kanale gesammelt und aus 
dem Gehause 2 abgefuhrt Wahrend das Warmetrager- 
rnedium uber eine AuslaBleitung 12 direkt abgefuhrt 
wird wird das Reformgas uber eine Ruckfuhrleitung 13 
erneut dem Rohrreaktor 1 zugefuhrt Hierzu miindet die 
Ruckfuhrleitung 13 in eine Seitenwand des Gehauses Z 
Auf der gegenuberliegenden Seitenwand des Gehauses 
2 ist auBerdem auch eine AuslaBleitung 14 vorgesehen, 
Qber die das Reformgas wieder aus dem Gehause 2 
abgefuhrt wird 

Der innere Aufbau des Rohrreaktors 1 wird im fol- 
genden anhand von Fig. 2 naher erlautert In den Reak- 
tionsrohren 3 sind Einsatze 15 aus Aluminium, die einen 
sternformigen Querschnitt aufweisen, vorgesehen. Die- 
se verbessern den Warmeubertrag vom Warmetrager- 
rnedium uber die Rohrwand auf das Reformgas. Das 
Warmetragerrnedium, beispielsweise heiBes 6l, strdmt 
in den zwischen Reaktionsrohr 3 und AuBenrohr 5 aus- 
gebildeten Warmetragerkanalen 4. In den Warmetra- 
gerkanalen 4 sind Strukturen zur Verbesserung der 
Stro mungseigenschaf ten vorgesehen. Hierzu sind auf 
den Innenflachen der AuBenrohre 5 Vertiefungen 16^ die 
im wesentlichen in Str6mungsrichtung verlaufen, ange- 
ordnet Es ist jedoch auch moglich, hierzu in den Spalt 
zwischen AuBenrohr 5 und Reaktionsrohr 3 spezielle 
Einbauten einzubringen. 

Zur Reformierung des Methanols sind sowohl die Re- 
aktionsrohre 3, als auch der Gehauseinnenraum 18 im 
Bereich auBerhalb der AuBenrohre 5 mit einer geeigne- 
ten Katalysatorschuttung 17 gefullt Das Schuttgut in 
den Reaktionsrohren 3 weist vorzugsweise einen Korn- 
durchmesser < 2 mm auf, wobei der Innendurchmesser 
der Reaktionsrohre 3 selbst vorzugsweise < 30 mm ge- 
wahlt wird Im Gehauseinnenraum 18 kann ein Kataly- 
sator 17 mit einer anderen Siebfraktion, beispielsweise 
mit groberer Kdrnung, verwendet werden. 

Bei der katalytischen Wasserdampfreformierung 
wird ein Gemisch aus Methanol und Wasserdampf unter 
Zufuhr von Warme an einem geeigneten Katalysator zu 
Wasserstoff umgesetzt, wobei gleichzeitig Kohlendi- 
oxid entsteht: 

CH3OH + H20-^3H 2 + CO2 

Diese Reaktion IaBt sich aufteilen in die stark endo- 
therme Pyrolyse: 

CH3OH — ► 2 H2 + CO 

und in die schwach exotherme Shift- Reaktion: 

CO + H 2 0-*C0 2 + H 2 

Bei mobilen Anwendungen, beispielsweise bei der 
Wasserdampfreformierung fur Brennstoffeellen in 
Kraftfahrzeugen, ist es wichtig, daB die bendtigte Aus- 
beute an Wasserstoffgas bei moglichst geringem Platz- 
bedarf und Gewicht bereitgestellt werden kann. Da die 
Reaktion nur unter Warmezufuhr abiauft ist die Aus- 
beute jedoch abhangig vom Warmeeintrag. Daher sollte 
der Reaktor so ausgebildet sein, daB ein optimaler War- 
meubergang von einem bereitgestellten Warmetrager- 
rnedium auf das Reformgas und auf das Katalysatorma- 
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teria! gewahrleistet wird. Hierzu werden im allgemeinen 
eine Vielzahl aufwendig gestalteter Heizkanale bend- 
tigt, so daB sich der Anteil des mit Kataiysator gefullten 
Volumens am Gesamtvolumen verringert. Da die Aus- 
beute jedoch auch von der aktiven ICatalysatorflache 5 
abhangt, bedeutet dies gleichzeitig wiederum eine Ver- 
ringerung der Ausbeute. Somit ist es entscheidend, die 
Methanolreformierung hinsichtlich dieser beiden Fak- 
toren zu optimieren. 

Mit Hilfe der beschriebenen Anordnung kann die Re- 10 
formierung des Methanol/Wasserdampfgemisches in ei- 
nem zweistufigen ProzeB durchgefuhrt werden. Die er- 
ste Stufe, die in den Reaktionsrohren 3 durchgefuhrt 
wird, ist hinsichtlich des Warmeubergangs zwischen 
dem Warmetragermedium und dem Katalysatormateri- 15 
al 17 beziehungsweise dem zu reformierenden Gas opti- 
miert Hierbei wird die Umsetzung des Methanols bei 
einer Temperatur von 250° — 350° Celsius durchge- 
fuhrt, wobei der Urnsetzungsgrad in dieser ersten Stufe 
vorzugsweise weniger als 90% betragt 20 

Im Gehauseinnenraum 18 wird anschlieBend der Um- 
satz von Methanol vervollstandigt. Diese zweite Stufe 
wird schwacher beheizt und lauft deshalb auch bei et- 
was niedrigeren Temperaturen ab. Dadurch lauft die 
CO-Shift-Reaktion bevorzugt ab, so daB der CO-Gehalt 25 
im Reformgas verringert wird. In den beiden Stufen 
konnen unterschiedliche, fur den jeweiligen ProzeB op- 
timierte Katalysatoren 17 Verwendung finden. Die ge- 
samte Reaktion wird unter Druck, vorzugsweise 

1 — 15 bar, betrieben. 30 

Der Vorteil dieser Anordnung ist der gegentiber kon- 
ventionellen RohrbQndelreaktoren besonders geringe 
Raum fur das Warmetragermedium, sowie der hohe An- 
teil des Katalysatorvolumens am Gesamtvolumen. Da- 
durch kann ein guter Urnsetzungsgrad bei reduziertem 35 
Platzbedarf reaiisiert werdea 

Neben der hier gezeigten Ausftihrungsform mit 
rechteckigem Gehause 2 kdnnen auch zylindrische oder 
andere Gehauseformen verendet werden. Auch die An- 
ordnung der Reaktionsrohre 3 innerhalb des Gehauses 40 

2 soil nicht auf die gezeigte AusfUhrung mit zwei ver- 
setzten Reihen beschrankt bleiben, sondern auch andere 
Anordnungen umfassen. Bei entsprechender AusfUh- 
rung von Gehausedeckel und Gehauseboden kann die 
Strdmungsfuhrung im Reaktor sowie die Zu- und Ab- 45 
fuhrung der Medien anders gestaltet werden. So ist bei- 
spielsweise die Zu- und Abfuhr aller Medien tlber den 
Gehausedeckel mdgiich. Ebenso ist es moglich, reaktor- 
intem den Reaktandenstrom nach dem Durchstrdrnen 
der Innenrohre umzulenken und dann im Gegenstrom 50 
durch den katalysatorbefiillten RohrauBenraum zuruck- 
zufuhren. SchlieBlich konnen die Reaktionsrohre 3 ne- 
ben dem gezeigten Kreisquerschnitt auch andere Quer- 
schnittsformen aufweisen. 

Ein soiches Ausfuhrungsbeispiel ist in Fig- 3 gezeigt, 55 
wobei gleiche Teile gegenuber den Fig. 1—2 mit glei- 
chen Bezugsziffern gekennzeichnet sincL Im Gegensatz 
zu dem ersten Ausfuhrungsbeispiel miinden hierbei die 
Reaktionsrohre 3 direkt in den Gehauseinnenraum 18. 
Auf eine externe RtickfOhrleitung kann dadurch ver- 60 
zichtet werden. AuBerdem ist die AuslaBleitung 14 nicht 
auf einer der Seitenwande des Gehauses 2 angeordnet, 
sondern im Gehausedeckel 6 integriert. Dadurch ergibt 
sich im Gehauseinnenraum 18 eine Gasstromung, die im 
wesentlichen parallel zu den Reaktionsrohren 3, jedoch e5 
in entgegengesetzter Richtung verlauft Die Abfuhr des 
Warmetragermediums kann weiterhin uber die AuslaB- 
leitung 12 erfolgen. 
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Patentanspruche 

1. Vorrichtung zur kataiytischen Wasserdampfre- 
formierung von Methanol mit mehreren in einem 
Gehause angeordneten und vom Wasserdampf/ 
Methanol-Gemisch durchstromten Reaktionsroh- 
ren, die mit Katalysatormaterial gefullt sind und 
von einem Warmetragermedium umstromt wer- 
den, dadurch gekennzeichnet, daB die Reaktions- 
rohre (3) zur Ausbildung von Warmetragerkanalen 

(4) jeweils von einem konzentrischen AuBenrohr 

(5) umgeben sind, daB der Gehauseinnenraum (18) 
im Bereich auBerhalb der AuBenrohre (5) ebenfalls 
mit Katalysatormaterial (17) gefullt ist, daB das Re- 
formgas nach dem Durchstromen der Reaktions- 
rohre (3) uber eine Ruckfilhrung (13) in den Gehau- 
seinnenraum (18) geleitet wird und daB am Gehau- 
se (2) eine AuslaBleitung (14) zur Abfuhr des Re- 
formgases vorgesehen ist. 

2. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB in den Warmetragerkanalen (4) 
Strukturen (16) zur Fuhrung des Warmetragerme- 
diums vorgesehen sind. 

3. Vorrichtungen nach Anspruch t, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB in den Reaktionsrohren (3) Ein- 
sStze (15) aus einem warmeleitfahigen Material an- 
geordnet sind 

4. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Einsatze (15) einen im wesentli- 
chen sternformigen Querschnitt aufweisen. 

5. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB far alle Reaktionsrohre (3) eine ge- 
meinsame RQckfuhrleitung (13) vorgesehen ist, wo- 
bei die RuckfQhrleitung (13) beziehungsweise Aus- 
laBleitung (14) an gegeniiberliegenden, im wesentli- 
chen parallel zu den Langsachsen der Reaktions- 
rohre (3) verlaufenden Seiten des Gehauses (2) ein- 
beziehungsweise ausmunden. 

6. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Reaktionsrohre (3) zur Ruckfuh- 
rung des Reformgases direkt in den Gehauseinnen- 
raum (18) munden. 

7. Vorrichtung nach Anspruch 6, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die AuslaBleitung (14) auf der der 
Abstrdmseite der Reaktionsrohre (3) gegenuberiie- 
genden Seite des Gehauses (2) angeordnet ist 
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